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Abstract 
β-BaB2O4 (BBO) crystal is one of the negative uniaxial crystals and it is generally used for 
second harmonic generation (SHG) excited by femtosecond lasers.  However, the interaction 
length is limited by the walk off effect and the efficiency of the SHG is not enough to combine 
with weak power laser sources.  In this study, two BBO crystals were set at inverse direction 
(inversed layered), for the purpose of negating the walk off effect.  The efficiency of the SHG 
from the inversed layered BBO crystals was 3 times stronger than using a single crystal and two 
times stronger than using forward layered crystals.
研究報告１５ 
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１．はじめに 
レーザーの波長変換には一般的に非線形光学結晶が用いられており，テラヘルツ時間
領域分光法（THz-TDS）で半導体素子を励起するために使用されるフェムト秒レーザー
おいても同様の手法により波長変換を行ったレーザー光が使用されている。しかし，非
線形光学結晶を用いた波長変換の変換効率は高いものでも数十％程度であり，結果とし
て基本波レーザー光に高い強度が必要とされているのが実情である。そのため，出力の
低い安価なファイバーレーザーなどのテラヘルツ時間領域分光法への導入が制限され
ている。波長変換に使用される非線形光学結晶には BBO 結晶、BLBO 結晶，LBO 結晶，
PPLN などがあげられる。本実験で使用した BBO 結晶は負の 1 軸性結晶であり，幅広
い周波数変換帯域幅（409-35,400 nm）と高い変換効率（Nd:YAG レーザー使用において
数十％，フェムト秒レーザーで 10%程度）から幅広い分野で使用されている。非線形光
学結晶は複屈折を持ち，入射するレーザーの振動電界の方向が c 軸と k ベクトルの作る
面に対し垂直なものを正常光，平行なものを異常光と呼び，それぞれの光に対する屈折
率が異なる。高強度のレーザー光を非線形光学結晶に入射すると結晶内には非線形な電
気分極が誘起される。この分極には基本波振動と同一周波数成分の他に，直流成分，倍
波成分などが含まれる。異常光である倍波成分の屈折率と正常光の屈折率が等しくなる
(位相整合)条件を満たすことにより効率よく 2 倍波を発生させることが可能となる。本
研究では比較的低1.55μm帯フェムト秒ファイバーレーザー光源を用いたTHz-TDSシス
テム開発に向け，BBO 結晶を用いた波長変換（2 倍波発生）の効率を高めることを目的
とし，研究を行なった。 
 
２．2 倍波の発生効率 
非線形光学結晶の異常光に対する屈折率は入
射するレーザー光の c 軸に対する角度によって
異なる。負の 1 軸性結晶における角度位相整合
の概念図を図 1 に示す。負の 1 軸性結晶では入
射光の c 軸に対する角度が大きくなるにつれ異
常光の屈折率が小さくなっていき，適当な角度
において異常光である 2 倍波と正常光である基
本波の屈折率が等しくなる(角度位相整合)。この
条件を満たす角度で基本波を入射することにより効率よく 2 倍波を発生することが可
能となる。 
非線形光学結晶による 2 倍波発生の効率は結晶の非線形性，単位面積あたりの入射レ
 
 
図.1 負の１軸性結晶の複屈折 
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ーザー光の強度，相互作用長に依存しており，一般的にレーザー光強度および相互作用
長の 2 乗に比例する。フェムト秒レーザー等の比較的出力の小さいレーザーを光源とし
て使用する場合，基本波の単位面積あたりの強度を高めるためにレンズによる集光を行
なう。焦点距離の短いレンズを使用すれば焦点位置における強度を高めることが可能と
なるが，集光角が大きいため相互作用長は短くなる。結果として，両者はトレードオフ
の関係となる。後に述べる Walk-off 効果を無視した場合，結晶長 L, 共焦点パラメータ
を bとしたとき，発生効率が最大となるのは L / b = 2.83 であることが Boyd 等によって
報告されている[1[,[2]。また，共焦点パラメータは焦点角θff, 基本波の最小ビーム半径を
w0としたとき，以下式で与えられる。 
ffwwb θλπ /2/2 020 ==  
例えば，レーザー波長λ=1.55 μm, 結晶長 1 mm,としたときの理想的なレンズの焦点距離
は約 25 mm である。 
図１に示した Se は異常光のポインティングベクトルを示す。ポインティングベクト
ルは屈折率楕円の接線に対し垂直方向を向くため，異常光のポインティングベクトルは
波数ベクトル kと異なる方向となる。この結果，正常光と異常光は徐々に分離し，2 倍
波発生の相互作用長が制限される。この効果は Walk-off 効果と呼ばれ，非線形光学結晶
による倍波発生効率を制限する要因となる。BBO 結晶の 775 nm の光に対する Walk-off
の角度は 2.56°である。Walk-off を相殺する
ことを目的として，図 2 のように 2 枚の BBO
結晶を c 軸が逆方向を向くよう配置した（反
転積層）。反転積層では 1 枚目の結晶で分離
した 2 倍波を 2 枚目の結晶で基本波の方向に
戻すことにより相互作用長が 2 倍となる。 
 
３．実験 
光源には繰り返し周波数可変のフェムト秒ファイバーレーザ （ー波長：1550 nm, 出力：
450 mW, パルス幅：130 fs, 繰返し周波数：40 MHz）を使用した。実験装置の概略図を
図 3 に示す。レーザーから放射したレーザー光をレンズにより集光し，BBO 結晶に入
射する。使用した集光レンズの焦点距離は 25 mm から 50 mm である。BBO 結晶は SHG
発生が可能なレーザー光入射の許容角（acceptance angle）が非常に小さく，1.55 μm 
の光に対しては 2.7 mrad-cm である。そのため，レーザーの入射角を調整するため BBO
結晶をミラーホルダー上に固定した。また，結晶の切り出し精度が十分でないため，2
枚の結晶を張り合わせるのではなく，2 つのホルダーに個々に固定し，入射角の調整を 
 
 
図.2 反転積層 BBO 結晶概略図 
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別々に行った。発生した
SHGは基本波と共にSiフォ
トダイオードに入射する。
Si フォトダイオードは基本
波（1.55μm）に対し感度を
持たないため，SHG 強度に
依存した電流のみを検出可
能である。既知の出力を持
つチタンサファイアフェムト秒レーザー（波長 780nm）による信号電流を基準に，検出
した電流から出力への変換を行なった。 
 
４．結果と考察 
厚さ 1 mm の BBO 結晶 1 枚に対し，焦点
距離 25 mm，30mm，および 50 mm のレン
ズを使用した際の SHG 強度の測定結果を
図 4 および表 1 に示す。また，結晶長と共
焦点パラメータの比率も表 1 に示す。焦点
距離が短くなるにつれ SHG 強度の増加が
確認された。しかし，本実験では保有する
レンズの焦点距離による制限から 25 mm
以下の焦点距離での測定は行なえなかっ
た。Boyd 等による共焦点パラメータと結晶長の関係式から求められる焦点距離の最適
値は結晶長を 1 mm とすれば約 25 mm であり，本実験結果と一致した。また，焦点距離
50 mm のレンズを用いた場合の，結晶 1 枚，順積層，反転積層に対する SHG 強度の測
定結果を表 1 に示す。結晶 1 枚に対し，反転積層の結晶では SHG の発生効率が 3 倍以
上になることが確認された。また，順積層に比べ 2 倍以上の発生効率が得られた。この
結果から，結晶の反転積層により Walk-off が相殺され，SHG 発生効率が改善されるこ
とが示された。しかし，得られた電流から換算した SHG 変換効率は反転積層において
も 1 %以下と非常に低い。この原因として本実験で使用したファイバーレーザーが専用
の 2 倍波モジュールと組み合わせて使用するよう設計されており,単体ではパルス幅が
大幅に広がってしまったためだと考えられる。今後，パルス幅の最適化を行なうことに
より，より効率の高い 2 倍波発生が可能になると考えられる。 
 
 
図 3 実験装置概略図 
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図４ SHG 出力の焦点距離依存性 
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表 1 SHG の発生効率測定結果 
 
５．新しい BBO 結晶の設計 
Walk-off による影響を相殺する新たな構造の
BBO結晶を設計した。設計の概念図を図 5に示す。
新たな設計では 2 枚の BBO 結晶を異常光が結晶を
貼り合わせた面に集まるよう配置した。これにより
Walk-off による正常光と異常光の分離をなくし，長
い相互作用長を確保することが可能となると考え
られる。今回，5 mm 角の結晶を試作し，実験を行
ったところ基本波および2倍波が3つのビームに分
離する現象が観測された。今のところこの原因は特
定されていないが，2 つの結晶に対する最適な基本波の入射角が等しくないことから結
晶の切り出し精度が十分でないことが一因と考えられる。 
 
６．まとめ 
本研究では反転積層の BBO 結晶を用いることにより Walk-off による相互作用長の制
限を抑制することに成功し，1 枚の結晶に対し 3 倍以上の発生効率を得た。しかし，全
体の発生効率は 1 %以下と一般的な SHG 発生に比べ非常に低い結果となった。この原
因は基本波のパルス幅の広がりによるものと考えられる。SHG 発生効率の焦点距離依
存性の測定では Boyd により示された結晶長と共焦点パラメータの関係式と一致した結
果が得られた。 
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Focal length 
(mm) 
Crystal setting Output power of SHG 
(mW) 
Efficiency 
(%) 
L/b 
 
50 Single 1.04 0.23 0.55 
 Forward layered 1.48 0.3  
 Inversed layered 3.52 0.78  
30 Single 1.85 0.41 1.54 
25 Single 2.42 0.54 2.21 
 
 
図. 5 New BBO crystal layout 
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